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TrTKTTERGPnWD PER WttE'TNDTO.G 



1) Tnehni8e ^"fi"6ebiet 



■ D ie vorliegende Erf indung betrif f t eine orienzierte Poly- 
esterfolie, die „indeetena einaeitig mit einar 
5 loslichen, ei= hydrolyaiertes azdnofunkticnellea Szlan 
...tnaltenden Grundierzuaazzzensetzung gxandxert «t. 
^loh. daa Aufartrudieran polymexen Folxen- 

..auerialien, vie z.B. Pdyoiefinen. . auf d*. Folia er- 
leichtert. 

L0 Diese Aameidung abnelt einar anderen, d=z-elben Eeczbts- 
^acnfolgez ubertxagenen tomaldung desaelben Exfmder* 
iem Tital -Polyester Film Primed With to toinofunctzonal 
Silane. tod Film Laminate. Thereof und der . 
tomeldenummar 89110443.2. angemeldet am 9. Juno. "69. 

15 2) af=Tir1 der Technik 

Orientierte Polyesterfolie, insbesondere biaxial orien- 
tie3 r t e Folie aus Polyetbylenterepbtbalat (PET) , wxrd xn 
^e. TMfang als Verpackungsmaterial oder als Grundlage 
Mikxof ilme, reprographische FiLe, Farbpruf f olxen und 
20 dexgleicben verwendet. Aufgrund ibrer guten opt.scben 
Klarh.it und Zabigkeit ist sie dafur auch ganz bervor- 
ragend geeignet. 

Bai einam Hauptverwendungzzweok wird PET-Folie in Lami- 
nate n mit anderen Poly-eren. Papier Oder Matallfolien 
25 ai=g.s.«t. : Dabei wird auf die PET-Folie hauf zg 
Polyethylen oder ein Ethylencopolyner auf e*trud*ert. un 
ih z HeiEsiegelfahigkeit. Eaftvermogen auf ainam anderen 
Hatarial. »ia z.B. auf Aluminiumf olia. zuzatzlxche. 
Volumen (Dick.) Oder Steifigkeit Oder auch mxt 
30 alleine nicht erreiohbare Eiganechaf tan zu verlexhen. 

Le ider kann man andere Pclymere nicht laicbt auf dia 
Obarflache von PET-Folie auf axtrudieren . Iz, Stand der 
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Technik sind eine gauze Reibe von die Haf tung der Folie 
auf verschiedenen Materialien verbessernden Gnmdierungea 
fur die Oberflache voa Polyesterf olien bekannt. Ala 
Beispiele fur derartige Bescbicbtungen seien Zusammen- 
setzungen auf der Basis von Vinylidencbloridpolymeren 
(US-PS 2,698,240) oder warmbartbaren 'Acryl- oder Metb- 
. acrylpolymeren (US -PS 3, 819,773) und dergleicben genannt. 
Als Klebstof f e zxan Laminieren von Polyesterf olien auf ein- 
ander oder auf Nylonfolie sind aus den US-PS 3,563,942 
und 3,779,993 auch scbon bestinnnte in Wasser disper- 
gierbare Copolyester bekannt. Gebraucblicber sind aber 
losungsmittelbaltige Polyuretbanklebstof f e und Poly- 
etbylenimingrundierungen, mit denen jedocb Scbwierig- 
keiten hinsicbtlicb Losungsmittelemissibnen und Sicher- 
15 belt verbunden sind. Daneben wird zur Erzielung guter 
Haftung zwiscben den Extrudaten auch die Xorona- 
entladungsbehandlung, gegebenenf alls in Verbindung mit 
einer Grundierung, verwendet. 

Ublicberweise verfabrt der Verarbeiter bei der 
20 praktiscben Ausfiibrung des Auf extrudierens so, dafi er die 
vom Hersteller angelieferte PET-Folie koronabebandelt, 
die koronabebandelte Folie grundiert und nach dem Trock- 
nen der Grundierung ein anderes Polymer auf die Folie 
aufextrudiert. Dabei bedingt jedocb die Notwendigkeit, 
25 die Folie zu grundieren, einen zusatzlicben Verfabrens- 
schritt, der aufwendige Zusatzeinricbtungen erf order t und 
die Ausbeuten verscblecbtert. Wird dazu eine losungs- 
mittelbaltige Grundierung benotigt, sind ferner zusatz- 
licbe Arbeits- und Umweltscbutzeinricbtungen erf orderlicb 
30 und weitere gesetzlicbe Auflagen zu beacbten. 

Aus den obengenannten Grunden ware es fur den 
Verabeiter von Vorteil, fiber eine bereits vorbenandelte 
oder vorgrundierte, obne zusatzlicbe Grundierung oder 
Koronabehandlung direkt auf extrusionsbescbichtbare Folie 
3 5 zu verfugen. Zur Ausscbaltung der genannten Kosten und 
Scbwierigkeiten ist es auSerdem vorteilbaft, die direkt 
aufextrusionsbescbicbtbare Folie durcb Bebandeln oder 
Grundieren der Folie in-line, d.h. bei der Hers tellung 
der Folie, herzustellen. Dabei ware eine Grundierung 



ideal, die aus Arbeitssicberbeitsgrunden auf Wasser 
basiert, die bei dem zur Verwertung von Produktionsriick- 
standen aus der Hers tellung der grundierten Folie wegen 
der geringen Substanzausnutzung bei einem in-line-Verf ah-, 
ren erf orderlicben Vermiscben mit Priscbpolymer und 
Neuextrndierung keine ubermaSige Vergilbung oder Ver- 
schlecbterung der pbysikaliscben Eigenscbaf ten verursacht 
und die so bart 1st, dafi sicb die Folie, wie f*r eine 
direkt aufextrusionsbeschichtbare Polie erforderlxcb 
^e, obne Verxleben oder Verblocken zu einer Rolle 
aufwickeln la£t. 

Eine direkt durcb Auf extrudieren bescbicbtbare Folie ist 
bereits aus der US-PS 4,410,600 von P.T. McGrail bekannt. 
Dort wird eine biaxial orientierte, in-line mit einem 
vemetztenStyrol-Maleinsaureanbydrid-Copolymerbescbacb- 

tete PET-Folie bescbrieben. Aucb die bescbicbtete Folie 
mufi jedocb vor der Extrudierbescbicbtnng nocb mit einer 
Koronaentladung bebandelt werden. 

in der GB-PS 818,176 ist eine Polyesterf olie bescbrieben, 
auf die eine Polyetbylenscbicbt direkt auf extrudiert 
wird. Dort wird eine Isocyanatgrundierung bescbrieben. 

Zur Verbesserung der Bindungseigenscbaf ten von Poly- 
etbylenf olien und Polyesterf olien kann man bekanntlicb 
aucb Silan-Haftvermittler V erwenden. Beispielswexse 
gelang das Laminieren von Polyesterf olien und entweder 
mit vinyltrimethoxysilan oder mit Chlorpropyltrimetboxy- 
silan grundierten Polyetbylenf olien unter Verwendung 
eines Scbmelzklebstof f s, wie z.B. einem Etbyl en -Vinyl- 
acetat-Terpolymer oder einem elastomeren Polyester, wie 
aus E . Plueddemann, "Bonding Througb Coupling Agents", 
Plenum Press, New York, 1985, bekannt. Femer wird in der 
US-PS 4,663,228 die Verwendung von N-2-Aminoetbyl-3 - 
aminopropyltrimetboxysilan, das unter dem Warenzeichen Z- 
6020 von der Fa. Dow Cbemical vertrieben wird, als 
Grundierung zur Verbesserung der Haftung eines lonomer- 
harzes (Salz eines Etbylen-Methacrylsaure- Copolymers) auf 



Glas und Polycarbonatf olien bescbrieben. Der US -PS 
3,477,901 ist eine die Haftung von Polyolefin auf ver- 
scniedenen Oberf lacben bewirkende Grundierung 211 entneb- 
men , die axis einea Gemiscb aus einem Silan und einer 
Monocarbonsaure oder einem anderen Silan bestebt. Abn- 
licbe Silane, wie z.B. 3 -Aminopropyltrialkoxysilane, 
verbessem bekanntlicb die Haf tung zwiscben Polyuretban- 
folien und Glassubstraten, wie der europaischen Patent- 
anmeldungsveroffentlichung Nr. 171,917 zu entnenmen 1st. 

Keine dieser bekannten Verof f entlicbungen gent auf das 
Problem der direkten Auf «ctrudierbarkeit von Folien, 
insbesondere von Polyesterf olien auf Polyetbylen- , 
Etbylen-Copolymer- und -lonomer- oder anderen Polymer- 
folien, ofane zusatzlicbe Grundierung oder Koronabeband- 
lung ein . 

DemgemaS bestebt eine Aufgabe der vorliegenden Erf indung 
darin, eine orientierte Polyesterf olie zur bereitzustel- 
len, auf die andere Polymere ohne zusatzlicbe Grundie- 
rungen oder zusatzlicbe Koronabebandlung direkt auf- 
extrudiert werden konnen. 

DemgemaS bestebt eine weitere Aufgabe der vorliegenden 
Erfindung darin, eine grundierte Polyesterf olie bereitzu- 
stellen, deren Produktionsruckstande ohne ubermaSige Ver- 
gilbung oder Verscblecbterung der Eigenscbaf ten des 
emeut extrudierten Polymers wiederverwendet werden 
konnen, 

Bei den meisten bekannten Grundierungen werden fluchtige 
Losungsmittel eingesetzt, so da£ entsprecbende Zusatzein- 
richtungen zur Handbabung der Losungsmittel, zum Arbexts- 
schutz und zur Entsorgung von etwa anfallenden Losungs- 
mittelresten erforderlich sind. 

Demge^aS besteht eine weitere Aufgabe der vorliegenden 
Erfindung darin, eine wafirige Grundierung zur Verfugung 
zu stellen, die sicb in die meisten bestehenden Systeme 
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aufnebmen laBt, ohne aufwendige Zusatzeinricntungen 
erforderlicb zu macben. 

VTTOZg DAP gTETiIiUNG PBR ERFTNDUNG 

Diese und weitere Aufgabea der Erf indung werden nun mit 
der Bereitstellung einer orientierten Polyesterf olie 
gelSst. die mit einem bydrolysierten aminofunktionellen 
Silan grundiert ist, welcne das Auf extrudieren von 
anderen Polymeren auf die Folie erleicntert. 

Die als Grundierung fur die Zwecke der vorliegenden 
Erf indung geeigneten amino funktionell en Silane werden xm 
unnydrolysierten Zustand durcb die allgemeine Formel 

(R^SiCR 2 )^* 3 ),: 

dargestellt, worin R 1 eine funktionelle Gruppe mit min- 
destens einer primaren Aminogruppe, R 2 eine bydrolysxer- 
bare Gruppe, wie z.B. eine niedere Alkoxygruppe , eine 
Acetoxygruppe oder ein Halogenid, und R* eine unreaktxve, 
nicbt hydrolysierbare Gruppe, wie z.B. eine nxedere 

-i . Vv~^<:m«i*-o*- • wobei (a) 



30 



Alkylgruppe oder eine Pbenylgruppe, bedeutet; wobex a 
grofier oder gleicb 1; (b) grofier oder gleicb 1; (e) 
groSer oder gleich null und a + b+c=4 ist. 



a allgemeinen bydrolysiert man das Aminosilan in Wasser 
und bringt es nacb einem berbommlicben Verfanren, wxe 
z B durcb Spruh- oder Walzenbescbicbtung, auf eine oder 
»enrere Seiten der orient! erten Polyesterf olie auf. Kacb 
dem Trocknen der Silangrundxerung kann mau auf dxe 
Polyesterf olie leicbt ein oder mebrere Polymere auf- 
extrudieren. Dies kann nacb einem beliebigen nerkomm- 
licben Verfanren erfolgen. Dabei dient die Grundierung 
dazu, die Polyesterf olie an das Extrudat zu binden, so 
dafi ein Laminat entsteht. 

im weitesten Sinne betrifft die Erfindung eine orientier- 
te Polyesterfolie, die eine ein direJctes Auf extrudieren 
eines oder mehrerer Polymere auf die Folie eraxoglicbende 
„enge an Grundierung entnalt, wobei die Grundierung xm 
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unhydrolysierten Zustand duxch die allgemeine Pormel 

(R 1 ) a Si(R 2 ) b (R 3 ) e 
dargestellt wird, worin R 1 eine funktionelle Gruppe mit 
mindestens einer primaren Aminogruppe, R 2 eine hydroly- 
5 sierbare Gruppe und R 3 eine unreaktive, nicht hydroly- 
sierbare Gruppe bedeutet; wobei (a) grofier oder gleicb 1; 
(b) grofier oder gleich 1; (c) grofier oder gleicb null und 
a+b+c=4 ist. 

Erfindungsgegenstand im weitesten Sinne ist aucb ein 
10 Laminat aus einer orientierten Polyesterfolie, einer 
Grundierung und einem oder mehreren direkt auf extrudier- 
- ten Polymeren, wobei die Grundierung im unhydrolysierten 
Zustand durch die allgemeine Pormel 

(R 1 ) a Si(R 2 ) b (R 3 ) c 
15 dargestellt wird, worin R 1 eine funktionelle Gruppe mit 
mindestens einer primaren Aminogruppe, R 2 eine hydroly- 
sierbare Gruppe und R 3 eine unreaktive, niebt /hydro ly- 
sierbare Gruppe bedeutet; 'wobei (a) grofier oder gleicb 1; 
(b) grofier oder gleicb 1; (c) grofier oder gleicb null und 
20 a+b+c=4 ist. 

NAHERE BSSCHREIBUNG PER ERFINDTXNG 

Silane sind nach- Hydrolyse in Wasser loslicb oder disper- 
gierbar, darunter sind amino funktionelle Silane besonders 
gut in Wasser loslicb. Es wurde gefunden, dafi Aminosilane 
25 auf Polyesterfolie auf extrudierten Polymeren ohne weitere 
Grundierung oder Koronabehandlung gutes Haftvermogen 
verleiben. Produktionsruckstande der mit einem Aminosilan 
grundierten Polyesterfolie konnen dabei wiederverwendet 
werden. 

3 0 Die als Grundierung fur die Zwecke der vorliegenden 
Erf indung geeigneten amino funktionellen Silane werden im 
unnydrolysierten Zustand durch die allgemeine Formel 

(R 1 ) a Si(R 2 ) b (R 3 ) c 
dargestellt, worin R 1 eine funktionelle Gruppe mit min- 
35 destens einer primaren Aminogruppe, R 2 eine hydrolysier- 
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-__™sVLt bub ainer niederen Alkoxygruppe 
bare Gruppa, ausgewablt aus 

.it 1-8 Koblanstoffatoman. ainar Aoatoxygrupps oder 
.^e-Baloganid. u=d R= ' .in. unraaktiv. nicbt bydro- 
ly siarbara Grappa, auagswanlt aus ainar ni.d.r.n^Alkyl- 
^ mit x . 8 Koblanstoffatoman odar «^«^" 
^pe. badaut.t, wobai (a) gronsr odar glaxcb 1 <b> 
JoSer odar glaiob 1,. (=> groSar odar glaicb null <~d 
a.b.c.4 1st. B.ispi.l. fur diasar Formal gsborobanda 
Minoailana sind (J^atbyl) -3-amiuopropyltra- 

TO tborysilan, 3-toiuopropyltrimatbory.ilan. 4 -*«inobutyl- 
t ri.tbo=cysilan. 4-^=butyldimatbylmatb«cysil»n und p- 
^opbanyltrimatbcncysilan. Als silan bsvorzugt z.t N-2- 
UU^atbyl) -3-smin=propyltrim.tb=*ysilan»it dar Formal-. 

HjH(CHj) ^(CHj) 3 Si (OCHj) 3 
Das bydrolysisrts Sminosilan wird aus wanriger LSsung in 
alnar gaaignatan Stuf. antwadar wibrand dar Harstallung 
dar FoLe, d.b. von odar bai dan Varstraoksn. odar aucb 
oaob Fartigstellung dar Folia auf diasa auxgatragan Dxa 
„baltane grundiarta Polyastarfoli. baft.t an artrudxar- 
besohicbteten polymeren Folien. 

Di . Harstallung dar Grnndisrf oxmuliarung arfolgt durob 
Misoban da. aminosilans nit «assar bai ainam Gabalt von 
stwa 0.2 bis .m f Gawiobtsprosant. Gagabananf alls kann 
— sur Erleicbtarung dar Hydrolyss ain. sobwaob. Saura. 
wi. x.B. Essig.aura. zusatsan. Babai wird mindsstens axna 
dar bydrolysierbaran Gruppan das Silans su ainar Szlanol- 
S^ppa (SiOH) bydrolysisrt. Da. Product dar Hydrolys. d.s 
Lnosilans bat vsrmutliob aina t.ilnydrolysiarta^ 
cyoliscba Struktur. wobai dia ^nogruppa wabrscbernlicb 
iLisoba Bindungan snm Silioinmt.il das Holakul. smgabt 
solit kann sicb dar Bagriff bydroiysiert biar auob auf 
dsrartige tailbydrolysiarts Struktursn baaiahan. 

Zwar ist als Polyestsrfolis fur dia Zwsoka der vorliagan- 
d en Brfindung Polyatbylantarspbtbalat bavorzugt. ,edo=b 
ist dia Brfindung giaicbarmanen aucb auf Fol.an auf dar 
Basis eines Kristallisiarbaran Polyeszsrs. «« er ban. der 
Basis ei r ,„w,i, wxe z.B. Ethylenglykol 

Polykondensation ernes Glykols, 
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Oder Butandiol und deren Gemischen mit Terephthalsaure 
oder Gemischen von Terephthalsaure mit anderen Dicarbon- 
sauren, wie z.B. Isophthalsaure, Diphensaure oder 
Sebacinsaure oder deren Polyester bildeaden ' Aquivalenten 
5 entsteht, wobei diese Polyester nach bekannten Verfahren 
hergestellt werden. Aucb kann die Polie nach gut bekann- 
ten Verfahren txnd unter Verwendung von gut bekannten 
Vorrichtungen hergestellt werden. 

So kann man den Polyester beispielsweise auf schmelzen und 
10 als amorpbe Folie auf eine hochglanzpolierte rotierende 
Auftragwalze zu einer Vorfolie des Polymers extrudieren. 
Die Polie wird dann in einer Richtung gestreckt, und zwar 
bei einer uniaxial orientierten Polie entweder in Ex- 
trusionsrichtung (langs) oder senkrecht dazu (quer) und 
15 bei einer biaxial orientierten Folie in zwei Ricbtungen, 
d.b. sowobl in Langs- als aucb in Querricbtung . Beim 
ersten Strecken, das der Folie Festigkeit und Zahigkeit 
verleiht, kann urn etwa das 3,0- bis 5, Of ache gestreckt 
werden. 

2 0 Die in Form einer wafirigen Losung vorliegende erfindungs- 

gemafie Grundierung aus bydrolysiertem Aminosilan kann in- 
line wahrend einer von drei Stufen der Folienhersfcellung 
erfolgen, • und zwar in der Stufe vor dem Strecken zum 
Zeitpunkt zwischen dem Vergiefien der amorphen Folie und 
25 dem ersten Strecken, wie es beispielsweise in der GB-PS 
1,411,564 beschrieben ist, zwischen den Streckstufen im 
Auschlufi an das uniaxiale Strecken, aber yor dem bi- 
axialen Strecken, wie es beispielsweise in der DS-PS 
4,214,035 beschrieben ist, oder nach der Streckstufe im 

3 0 AnschluS an das biaxiale Strecken, jedoch vor dem Auf- 

wickeln der Folie. In der Regel reicht die der Folie 
wahrend des Streckens oder den abschliefienden Konditio- 
nierstufen zugefuhrte Warme zur Vertreibung von Wasser 
und anderen fluchtigen Bestandteilen und zur Trocknung 
35 der Grundierung aus. Wurde die Grundierung erst im 
Anschlufi an derartige Heizschritte aufgebracht, ware ein 
separater Trocknungsschritt erf orderlich. 



In einer bevorzugten Ausfubrungsform " bringt man die 
Grundierung nacb dem uniaxialen Strecken der Folie, das 
beiSt nacb dem Strecken der Folie in einer Richtung, aber 
vor dem Strecken der Folie in einer dazu ortbogonalen 
Ricbtung, auf . in einer weiteren bevorzugten Ausfubrungs- 
f orm wird die Polyesterf olie vor dem Grundieren zunacbst 
in Langsricbtung gestreckt. Eierbei wird die Folie nacb 
dem Langsstrecken nacb einem der auf diesem Gebiet 
angewendeten, gut bekannten Verfabren grundiert. Das 
Grundieren kann beispielsweise durcb Walzenbescbicbtung, 
Sprubbescbicbtung, ScblitzgieSerauf trag oder Taucb- 
bescbicbtung erfolgen- In einer bevorzugten Ausfubruugs- 
form grundiert man die Polyesterf olie mittels Gravur- 
walzen. Vor dem Grundieren unterziebt man die uniaxial 
gestreckte Folie eventuell aucb nocb in bekannter Weise 
einer Koronabebandlung in einer Koronaentladevorricbtung . 
Durcb die Koronabebandlung wird die Hydrophobizitat der 
Oberflacbe der Polyesterf olie verringert, so dafi die 
wafirige Grundierung die Oberflacbe besser benetzen kann, 
wodurcb sicb die Haf tung der Grundierung an der Ober- 
flacbe verbessert. 

Das erf indungsgemafie bydrolysierte Aminosilan wird als 
wafirige Losuug mit einer Konzentration von etwa 0,2 bis 
etwa 6 Gewicbtsprozent an bydrolysiertem Aminosilan auf 
die Folie aufgebracbt. Danacb gibt man zur Erleicbterung 
der Hydrolyse etwa 0,2 Gewicbtsprozent einer scbwacben 
Saure, wie z.B. Essigsaure, Phospborsaure -oder der- 
gleicben, Z u. Die Konzentration an bydrolysiertem Amino- 
silan liegt bevorzugt im Bereicb von etwa 0,25. bis 2,5 
Gewicbtsprozent. Die bevorzugte Konzentration ist so 
bemessen, dafi sicb eine Endscbicbtdicke der trockenen 
Grundierung von etwa 0,5 mg/m 2 ergibt . Bringt man d,e 
Grundierung off-line (das beiSt in, einem separaten 
Bescbicbtungsvorgang nacb Fertigstellung der Folie) auf, 
k ann das Scbicbtgewicbt aber aucb wesentlicb bober ..*». 
wobei mit Trockenscbicbtgewicbten von 49 mg/m oder mebr 
gute Ergebnisse erzielt wurden. 



Die erfindungsgenaSe Grundierrmg kann ein- oder beid- 
seitig auf die Folie aufgebracbt werden; jedocb ist es 
auch aoglicb, eine Seite ait der Gnadierung und die 
gegenuberliegende Seite ait einer anderen Buddehtimg zu 
versehea, wie z.B. ait einer warabartbaren Acryl- oder 
Metbacrylbesebiebtung geaaS US-PS 4,214,035.. Die Grun- 
dierung kann aucb uber einer anderea, scbon auf der 
Oberflacbe der Folie vorliegendea Gnadierung aufgetragen 
werden, an welcfaer sie baftet, wie z.B. uber einer 
warabartbaren Acrylscbicbt, wie in US-PS 3,819,773 
besebrieben . 

Die Grundierzusaaaensetzung kann zusatzlicb nocb weitere 
Bestandteile entbalten, sofern diese die haf tveraittelnde 
Wirkung des bydrolysierten Aainosilans nicbt beeintracb- 
tigen- Dazti geboren z.B. geringe Mengen an kolloidalea 
Siliciuadioxid, Farbstoffen, den pH-Wert regulierenden 
Mitteln, Netzaitteln und dergleicben. Die Grundierung 
liegt auf der Folienoberf lacbe als kontinuierlicbe 
Scbicbt vozr, wobei unter diesen Begriff aucb Grun- 
dierungen ait Inselstruktur oder voneinander getrennten 
Schicbtbereicben fallen sollen. 

Die Produktiousruckstande der erf indungsgeaafi grundierten 
Folien konnen zerkleinert und ait friscnea Polyester 
geaiscbt, emeut aufgescbaolzen und zur Herstellung von 
orientierter Folie emeut extrudiert werden. Selbst die 
so bergestellten Folien, die betracbtlicne Mengen an 
wiederverwendetea grundiertea AusscbuS enthalten, zeigen 
nur eine sebr ger ingf ugige , auf diese Verunreinigung 
durcb die Grundierung zuruckzuzufubrende Verscblecbterung 
ibrer pbysikaliscben Eigenscbaf ten und aucb nur eine 
geringe Verfarbung. Soait bietet die erf indungsgeaafie 
grundierte Folie dea Folienbersteller einen wirtscbaft- 
licben Vorteil gegenuber vielen anderen grundierten 
Folien, wie z.B. gegenuber ait vinylidencbloridbaltigen 
Polyaeren grundierten Folien, wie in den US-PS 2,627,088 
und 2,698,240 besebrieben, die bei der den obigen Angaben 
entsprecbenden Wiederverwendung zum Abbau und zur Verf ar- 
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Laminate lassen sich nacn dem gut bekannten Verfahren der 
Extrudierbescnicntung erzeugen, bei dem eine gescbaolzene 
Polymerfolie kontinuierlicb auf der grundierten Seite 
einer bewegten Folienbabn abgescbieden wird. Nacb dem 
Extrndierbescnicbtungsverfanren lassen sicb leicbt 
Laminate von Polyestern mit Polyetbylen, Etbylen-Vinyl- 
acetat-Copolymeren, Polyvinylalkobol, Polyvinylacetat und 
anderen Polymeren herstellen. 

Eine mit Polyetbylen extrudierbescbicbtete PET-Folie 
besitzt besonders braucbbare Eigenscbaf ten, wie z.B. gute 
HeiSsiegelfahigkeit und gute Haftung auf anderen Materi- 
alien wie Aluminiumf olie. Beim Auf extrudieren des Poly- 
etnylens auf die PET-Folie reagiert die Aminogruppe der 
Grundierung vermutlicb mit dem erwarmten, oxidierten 
Polyetbylen, so daS die Grundierung fest an das Poly- 
ethyl en gebunden wird. 

Die Dicke der zur erf indungsgemaBen Verwendung geeigneten 
Polyesterfolie liegt im allgemeinen im Bereicb von etwa 
6 bis etwa 250 fna oder daruber. 

Die nachstehenden Beispiele sollen die Erf indung naber 
erlautern . 

FOIilENHERSTELLUNG 

N-2- (Aminoethyl) - 3 -aminopropyltrimethoxysilan (AE-APTMS) 
(von der Fa. Dow Corning unter der Bezeichnung Z-6020 und 
von der Fa. Union Carbide unter der Bezeicbnung A-1120 
vertrieben) bzw." N-3 -Aminopropyltrimetboxysilan (APTMS) 
wurden in gewofanlichem Leitungswasser in einer Konzen- 
tration von etwa 0,25 bis 1,5 Gewicbtsprozent AE-APTMS 
(bzw. eines anderen Aminosilans, falls angegeben) disper- 
giert. Zur Erleicbterung der Hydrolyse wurden 0,2 Ge- 
wicbtsprozent Essigsaure zugesetzt. 
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Polyetnylenterepbtnalat-Polymer wurde auf gescbmolzen und 
durcil e ine Breitscblitzdiise auf eine bei einer Temperatur 
von etwa 20»C genaltene Auftragwalze extmdiert. Die 
Scbmelze verfestigte sich zu einer Vorfolie. Diese wurde 
bei einer Temperatur von etwa 80 «C mit einem Stxeck- 
veirnaltnis von etwa 3,5 zu 1 in Langsricbtung gestreckt. 

Die langsgestreckte Folie wurde in einer Koronaentlade- 
vorrichtung koronabenandelt und anscnlieSend nach dem 
Reversgravurverfabren ait der oben bergestellten Losung 
des bydrolysierten Aminosilans grundiert. 

Die langsgestreckte, koronabehandelte und grundierte 
Folie wurde bei einer Temperatur von etwa 100°C getrock- 
net. Danacb wurde die Folie in einem Streckvernaltnis von 
3< 9 zu 1 zu einer biaxial gestreckten Folie quer- 
gestreckt. Die Dicke der gestreckten Folie betrug etwa 12 
bis etwa 75 pm. AnscnlieSend wurde die biaxial ge- 
streckte Folie bei maximal 230"C tbermofixiert . 

Das Trockengewicbt der grundierten Folie betrug etwa 2,5 
mg/m 2 Folie. 

•B-ETSPIELE 1-8 

Wie unter FOLIENHERSTELLUNG bescbrieben wurde 12 fna dicke 
Polyetbylenterepbtbalatfolie bergestellt und grundiert. 
Die Folie wurde mit einer wafirigen Grundierung aus einem 
Aminosilan beschicbtet, wie in Tabelle 1 gezeigt. Fur 
jede Bescbicbtungsformulierung wurde eine 30 m Folo.e 
entbaltende Verbundwerkstof frolle bergestellt, die durcb 
einen Extrudierbescbicbter gefubrt und mit etwa 2 5 ^m 
Polyetbylen niedriger Dicbte (LDPE) (Harz der Fa. USX nt. 
einem Scbmelzindex von 14) bescbicbtet wurde. Dabex 
betrug die Scbmelzetemperatur 325°C und die Dusenbobe 
iiber der Folie etwa 200 mm. Es wurde nicbt zusatzlicb 
koronabenandelt oder grundiert. 
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TABELLE 1 

gruiidi erunas - 
f ormulierunq 
(Gew.-%) 

Nicbt grundier- 
ter Vergleicb 

0,25% AE-APTMS* 

0,5% AE-APTMS* 

1,0% AE-APTMS* 

1,5% AE-APTMS* 

0,5% APTMS** 

1,0% APTMS** 



«T-nTidi enmQ3- 
c fewicht 
(ma/m 2 ) 



1,3 
2,7 
5,4 
8,0 
2,0 
4,0 
6,0 



Folie 

Beispiel 1 

Beispiel 2 
Beispiel 3 
Beispiel 4 
Beispiel 5 
Beispiel 6 
Beispiel 7 

Beispiel 8 1.5% APTMS** 

* - • AE-APTMS bedeutetN-2- (Aminoetbyl) -3 -aminopropyltri- 

metboxysilan 
** APTMS bedeutet 3 -Aminopropyltrimetboxysilan 

Die Haftfestigkeit des Polyetbylens auf der niclxt grun- 
dierten Vergleichsprdbe aus Beispiel 1 betrug nacb den 
ASTM-Prufungen D882 und E4 16 mN/mm. Die Haftung des 
Polyetbylens auf den Folien der Beispiele 2-8 war so gut, 
da* die beiden Scbicbten zur Durcnfuhrung eines Scbalver- 
sucbs gar nicbt auseinandergezogen werden konnten. An der 
PET - IiDPE - Gr enz f 1 a che konnte weder mit beiSem Wasser nocb 
»± t fceiBem Toluol oder Tetrabydrofuran eine Trennung 
erzielt werden. Die Haftung war sowobl ..It APTMS (3- 
Aminopropyltrimetboxysilan) als aucb mit AE-APTMS (K-2- 
aminoetbyl) -3 -aminoprcpyltrimetboxysilan) bervorragend . 

ttETSPXEL'S 9-28 

Wie unter FOLIENHERSTELLUNG bescbrieben wurde 12 ^ dicke 
Polyetbylenterepbtbalatfolie bergestellt und grundxert. 
Die Folie wurde mit einer wafirigen Grundierung aus emem 
Aminosilan bescbicbtet, wie in Tabelle 2 gezeigt. Fnr. 



jede BescHichtungsformalierung wurde eine 3 0 m Folie 
entbaltende Verbundwerkstof f rolle hergestellt, die durcli 
einen Extrudierbescbicbter gefubrt und mit etwa 19 fn* des 
Ionomerharzes STJRLYN® 1652 bescbicbtet wurde. Dabei 
betrug die Scbmelze tempera tur 307°C. Die Halfte jeder 
Probe wurde vor dem Bxtrudierbescbicbten mit 2,5 kVA 
koronabebandelt, wobingegen die andere Halfte unbebandelt 
blieb. Auf eine weitere Verbundwerkstof f rolle aus der 
gleicben Folie warden 19 /m Norcbem 1014, ein Ear, aus 
Polyetbylen niedriger Dicbte, bei 330»C auf extrudiert . 
Wie bei STJKDYN® wurde eine Halfte jeder Probe korona- 
bebandelt, die andere dagegen nicbt. Die Scbalf estigkeit 
wurde mit einer Instron-Prufmascbine nacb ASTM D882 und 
E-4 bestimmt. (Wabrend des Extrudierbescbicbteus wurde 
durcb Einlegen von Streifen aus uubehaudeltem Polyester 
zwiscben den Enden der Scbicbten fur einen nicbthaf tenden 
Abscbnitt gesorgt, axx dem die beideu Scbicbten fur die 
Scbalpriifung voneinander getrennt werden konnteu.) 



TABSLLE 2 



Folie 



Beispiel 
Beispiel 
Beispiel 
Beispiel 
Beispiel 
Beispiel 
Beispiel 
Beispiel 
Beispiel 
Beispiel 
Beispiel 
Beispiel 
Beispiel 
Beispiel 
Beispiel 
Beispiel 
Beispiel 
Beispiel 
Beispiel 



fJ-mnrH er nnqa- 

f ormurierung 
(Gew.-%) 

9 0,25% AE-APTMS 

10 0,25% AE-APTMS 

11 0 , 50% AE-APTMS 

12 0,50% AE-APTMS 

13 1,00% AE-APTMS 

14 1,00% AE-APTMS 

15 1,50% AE-APTMS 

16 1,50% AE-APTMS 

17 0,25% APTMS 

18 0,25% APTMS 

19 0,50% APTMS 

20 0,50% APTMS 

21 1,00% APTMS 

22 1,00% APTMS 

23 1,50% APTMS 

24 1,50% APTMS 

25 Copolyester* 

26 Copolyester* 

27 Nicbt gr-und. 



Korona 



JA 
NEIN 

JA 
NEIN 

JA 
NEIN 

JA 
NEIN 

JA 
NEIN 

JA 
NEIN 

JA 
NEIN 

JA 
NEIN 

JA 
NEIN 
JA 



Haf tf esticrfceit 
(mN/nm) 

STTRLYN® 



Beispiel 
* Mit 



28 Niclit gr-and. 



458 

497 

380 

744 

424 

424 

438 

445 

558 

506 

392 

548 

277 

313 

340 

383 

180 

3 , 1 
184 
1,75 



LDPE 

215 
213 
250 
238 
215 
227 
247 
249 
224 
250 
219 
207 
215 
226 
292 
222 
77 
14 
180 
19 



NEIN 

einem in Wasser dispergierbaren Copolyester 
US-PS 4,493,872<grundierte Folie 



Bei der nicht gr^dierten PET-Folie und bei der mit de» 
Copolyester grWierten Folie ist vor dem Extrudier- 
bes chichten eine Koroxxabebandlung erf orderlich. urn etwas 
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Haftung von SUKLYN® ' 1652 und Norchem® 1014 auf der 
Polyesterfolie zu erreichen. Jedoch war die Haftung auf 
der nicnt grundierten PET-Folie und der mit Copolyester 
grundierten Folie selbst nacli der Koronabenandlung niclit 
5 go gut wis die auf der mit Aminos ilan grundierten Folie. 
AuSerdem war eine Koronabenandlung im Fall der mit 
Aminosilan grundierten Folie nicht erf orderlich und ergab 
keinen Unterschied bei der Haftung. Die Haftung war 
sowonl bei AE-APTMS als aucb bei APTMS scbon bei einer 
10 Konzentration von 0,25 Gewichtsprozent gut. 
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Anspruche 

1. Verbundfolie aus: 

einer mindestens einseitig grundierten orien- 
tierten Polyesterf olie, dadurch gekennzeichnet, 
5 dafi die Grundierung aus dem getrockneten Ruck- 

stand einer hydrolysierten Aminosilanverbihdung, 
die im unhydrolysierten Zustand die Formel: 

(R x ) a Si(R 2 ) b <R s ) e 
besitzt, worin R 1 eine funfctionelle Gruppe mit 

10 mindestens einer primaren Aminogmippe , R 2 eine 

hydrolysierbare Gruppe, ausgewahlt aus der 
Gruppe, bestehend aus einer niederen Alkoxygruppe 
mit 1 - 8 Kohl ens tof fatomen, einer Acetoxygruppe 
und einer Halogenidgruppe , und rV eine unreak- 

15 t ive, nicht hydrolysierbare Gruppe, ausgewahlt 

aus der Gruppe, bestehend aus einer niederen 
Alkylgruppe mit 1-8 Kohl ens tof f atomen und einer 
Phenyl gruppe, bedeutet; wobei (a) grofier oder 
gleich 1; (b) grofier oder gleich 1; (c) grofier 

20 oder gleich null und a+b+c=4 ist, besteht und zur 

Verbesserung der Haf tung eines oder mehrerer 
extrusionsbeschichteter Polymere auf der Poly- 
esterf olie in einer Menge von 0,5 bis 100 mg/m 2 
Folienoberflache, bezogen auf Trockensubstanz, 

25 ' vorliegt; und 

einer auf extrudierten, auf der grundierten Seite 
der Folie haftenden Schicht aus einem anderen 
Polymer, ausgewahlt aus Polyester, Copolyester, 
Polyolef in, Polyamid, Ethylenvinylacetat , Poly- 
30 vinylalkohol oder Polyvinylacetat. 

2. Folie nach Anspruch 1, dadurcb gekennzeichnet, dafi 
die hydrolysierbare Gruppe (R 2 ) Alkoxy aus der 
Gruppe Methoxy oder Ethoxy bedeutet - 
3 . Folie nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeich- 
3 5 net, dafi die aminof unktionelle Gruppe (R 1 ) aus der 

Gruppe primare Aminogruppe, Diamin oder Triamin 
ausgewahlt ist. 
4. Folie nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dafi 
das Aminos i Ian aus der Gruppe, bestehend aus N- (2- 
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Amino ethyl) - 3 -aminopropyltrimetboxysilan, 3 -Amino- 
propyl trimetboxysilan, 3 -Aminopropyltrietboxysilan 
und N-Bis- (2-aminoetbyl) -3 -anixnopxopyl trimetboxy- 
silan, aiasgewai.lt ist- 

Folie nach einem der Anspruche 1 bis 4 , dadurcli 
gekennzeicbnet, daS es sicb bei der orientierten 
Polyester folie urn biaxial orientiertes Polyethylen- 
terepbtbalat bandelt. 

Folie nach Ansprucb 5, bergestellt durcli Scbmelz- 
extrudieren einer im wesentlichen amorpben Poly- 
esterf olie und anschliefiendes Orientieren der Folie 
durcb auf einanderf olgendes Streeken in zwei Ricb- . 
tungen sowie Tbermof ixieren der Folie, dadurcb 
gekennzeicbnet, daS die Grundierung als wafirige 
Losung vor dem Streeken in einer Ricbtung oder nach 
dem Streeken in einer Ricbtung, aber vor dem 
Streeken in einer dazu senkrecbten Ricbtung oder 
nach dem Streeken in zwei Ricb tungen auf die Folie 
aufgebracbt wird. 

Folie nacb Ansprucb 6, dadurcb gekennzeicbnet, dafi 
die Folie vor dem Aufbringen der Grundierung einer 
Koronaentladungsbehandlung unterzogen wird. 
Folie nacb Ansprucb 6, dadurcb gekennzeicbnet, dafi 
die Grundierung nacb dem Streeken in eine Ricbtung, 
aber vor dem Streeken in einer dazu senkrecbten 
Ricbtung aufgebracbt wird. 
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